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論文内容の要旨
新しい分子集合体の形成を目標に，有機分子線蒸着法によるナノスケールでの有機多層超薄膜構造，即ち有機超格
子作製を試みた。今回銅フタロシアニン (CuPc) 及びナフタレンテトラカルボン酸二無水物 (NTCDA) から
なる多層超薄膜を塩化カリウム単結晶上に形成した。本論文は以下の構成よりなる。
第 1 章では，研究背景となる新規光情報通信に関連した全光制御技術の中核を為す 3 次非線形光学材料と超格子系
の関連，有機材料の分子線蒸着法による超格子化技術の研究動向，及び、本論文の概略について記述した。
第 2 章では，有機超格子の作製とその構造光学特性評価に関する実験の詳細を記述した。即ち，有機分子線蒸着装
置の構成，各種分析手段 (X線光電子分光XP S ，反射型高エネルギー電子線回折RHEEDや透過電子顕微鏡観察
TEM，可視吸収分光，光第 3 高調波発生測定THG) について細説した。
第 3 章では，有機超格子の第 1 層目となる KCl 基板上への CuPc びNTCDA単独膜の形成過程について説明す
る。まず，その場XPS測定による超薄膜成長モードを種々の基板温度で検証し， -500Cにおいて CuPc は KCl 上に
層状成長することが判明した。この温度でNTCDA も初期の 3nmまでは層状成長した。さらに， RHEED によ
り CuPc 単層膜がρ ×ハ:t R270 の配置にてエピタキシャル成長していたことが判明した。
第 4 章では ， CuPc 及びNTCDAの多層超薄膜形成について記述した。多層膜を， XP S ，断層及び平面TEM
観察を行った結果一層当り約1.7n mの有機多層超薄膜構造が初めて直接観察され分子線蒸着法によりナノスケー
ルでの極めて平坦な超薄膜の多層化が可能で、あることが示された。更に多層膜平面内に第 1 層目の CuPc のエピタ
キシャル構造を反映した最大50nmの長さのヘテロエピタキシャルドメインが多数形成された。この分子線蒸着膜は
多層化とヘテロエピタキシを満足し，有機超格子構造が確認された。
第 5 章では，この有機超格子の可視吸収スペクトルと光第 3 高調波測定の結果をまとめた。 CuPc 層由来の Q帯は
単純な素材の混合溶液や通常の真空蒸着多層膜からは観測されないこの分子線蒸着膜特有の変化した，一層当りの層
厚を低減させると，バルク状態に近い吸収スペクトルがサイズ効果から変化し分子間電荷移動性励起子の変化を確
認した。また， THG により 3 次非線形光学感受率を測定した所， CuPc のみの単層膜に比べて，一層当たり1.5n m 
層膜では約 2 倍大きな1.5 X 10-12 esu を示し，これは吸収スペクトルに現れた多層化による凝集状態の変化に由来する
と予想された。
本研究開発は，通産省産業科学技術研究開発制度の一環として， ~槻日立製作所が側)高分子素材センターを通じ，新
? ?
エネルギー・産業技術総合開発機構 (NE D 0) から依託を受けて実施したものであるo
論文審査の結果の要旨
今西泰雄君は，超高真空下の分子線蒸着法によって，精密に構造が制御された鍋フタロシアニンとナフタレンテト
ラカルボン酸 2 水物の多層薄膜の調製に成功し， in situ の電子線解折法などによって超格子構造を同定し，紫外吸収
スペクトルや非線形光学的性質との関係を解明した。これらの研究は，有機多層超格子膜の光電子材料，特に光情報
通信における光スイッチング素子への展開の基礎を築いたものであり，博士(理学)の学位論文として充分価値のあ
るものと認めるO
